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論 文 内 容 要 旨          
 エネルギー問題、環境問題などの人類が現在直面している問題を解決し、省資源・省エネルギー化、グリーン
化を達成したより豊かな社会の実現が求められている。そのような要求を達成するためのキーテクノロジーは材
料であり、よりいっそう高性能化した新規材料の開発が必要である。しかしながら、既存の材料では対応できな
い多岐にわたる高度化が求められているため、単一の材料による材料開発には限界が生じている。このような問
題を解決する1つとして、ナノコンポジット材料が提案されている。ナノコンポジット材料とは、複数の材料を
ナノスケールで複合化することによるナノ構造特有の物性を活用した材料であり、従来材料の特性が飛躍的に向
上されるほか、磁気的機能性や光的機能性といった従来材料にない新規機能性が付加されるものである。ナノコ
ンポジット材料では、発現する特性・機能性とその複合構造は密接に関係しており、優れた特性・機能性を実現
するためには、ナノスケールでの複合構造の制御が極めて重要である。ナノコンポジット材料開発は、これまで
にも精力的に取り組まれており、ナノコンポジット組織を形成する様々な手法が提案されている。しかしながら、
従来のナノコンポジット材料の多くはマトリックス相中に分散相がランダムに複合化されてものであり、分散相
の配置・配列を制御した複合構造の形成には至っていない。このためナノコンポジット材料の特性・機能性のさ
らなる向上には、マトリックス相中の分散相の配置・配列の制御を実現する形成手法を確立することが必要であ
る。本研究は、ナノ粒子を利用することで複合構造を3次元的に制御した新規機能性ナノコンポジット材料の開
発を目指すものである。近年、自己組織化現象を利用した単分散ナノ粒子の規則的集積技術が数多く報告されて
いる。この規則的に集積したナノ粒子の集積体をテンプレートとして他の材料中に複合化することにより、ナノ
粒子集合体の構造に由来した規則的な複合構造が形成され、分散相の配置・配列を3次元的に制御したナノコン
ポジット材料が形成可能であると考えられる。 
 本論文は、上述のような3次元的に複合構造を制御した機能性ナノコンポジット材料の実現を目指し、ナノ粒子
を利用したナノ複合材料の新規形成手法の提案とその実験的実証および磁性ナノ粒子を用いたナノ複合磁性材料
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に働く磁気相互作用の評価を行った研究をまとめたものであり、全5章からなる。以下に本論文の要約を示す。 
 第1章は序章であり、ナノコンポジット材料の開発状況をまとめ、本研究の目的とその意義を述べている。 
 第 2 章では、ナノ粒子を利用したナノ複合材料の新規形成手法の提案とその実験的実証について述べている。
本研究では、ナノ粒子を利用したナノ複合材料の形成法として、ナノ粒子集積体中に存在するナノ粒子間の空隙
に着目した。このナノ粒子間の空隙に他の材料を堆積させることにより、ナノ粒子の堆積構造を内包したナノ複
合材料が形成可能となる。そのようなナノ複合材料を形成する方法として、粒子が分散した懸濁液中から粒子を
堆積させる電気泳動堆積法と、溶液中から金属イオンを析出させる電析法を組み合わせた新規形成手法を提案し
た。この新規手法は電気泳動堆積法を利用し粒子堆積膜を形成した後に、電析法を利用しその粒子堆積膜に存在
するナノ粒子間の空隙中へ金属を析出することで複合膜を形成するものであり、電気泳動堆積法により規則的・
ランダムに堆積させた粒子堆積構造を電析膜中に内包した複合構造が形成される。また、形成手法を電気化学的
手法に統一することで、1. 大面積形成が可能、2. 比較的速い形成速度、3. 微細部分へのつきまわりに優れる、
4. 形状に対する自由度が高いなどの電気化学的形成手法の特長を有する形成手法となる。このような特長を有す
る形成手法は、高性能・高機能性ナノコンポジット材料の大面積形成や各種デバイス上への微細パターン形成を
可能とする工業的に極めて有用性の高いものである。そして、本章では新規手法を実験的に実証することを目的
に、単分散SiO2ナノ粒子(500 nm)とCo電析膜を用いた複合膜の試作を行った。作製した複合膜断面を走査電子
顕微鏡(SEM)により観察した結果、単分散SiO2ナノ粒子の粒子間の空隙にCoが析出した複合構造が観察された。
また、その複合膜では規則的に堆積した単分散 SiO2 ナノ粒子堆積膜の構造に由来した単分散 SiO2 ナノ粒子と
Coの規則的な複合構造の形成も確認された。以上の結果から、新規手法により電気泳動堆積法を利用し形成した
ナノ粒子堆積構造を電析膜中に内包したナノ複合材料が形成可能であることが明らかとなり、本手法の有用性が
実験的に実証された。 
第3章では、酸化物磁性ナノ粒子を用いた複合磁性膜の形成とその評価について述べている。本研究では、新
規形成手法を磁気機能性ナノ複合材料の形成手法へ応用することを考えた。新規手法により形成される磁性ナノ
粒子を金属磁性電析膜中に内包した複合膜では、磁性ナノ粒子と磁性金属電析膜間に磁気相互作用が働き合う複
合構造の形成が予想される。このような磁気相互作用を利用した磁気機能性ナノ複合材料は近年多くの注目を集
めており、高周波用磁性材料やナノコンポジット磁石などが挙げられる。新規手法を磁気機能性ナノ複合材料の
形成へ応用するためには、この手法により形成される磁性ナノ粒子と磁性金属からなる複合磁性膜の複合構造と
磁気特性、そして機能性の発現の鍵となる磁気相互作用の働きをはじめに理解することが必要である。本章では、
初期的な検討として新規手法により形成される磁性ナノ粒子を用いた複合磁性膜の磁気相互作用の働きを評価す
るために、Co フェライトナノ粒子(10-40 nm)とCo電析膜からなる複合磁性膜の試作とその評価を行った。
作製した複合膜断面をSEMおよび透過電子顕微鏡(TEM)により観察した結果、Coフェライトナノ粒子の粒子間
の空隙に Co が析出したグラニュラー構造のような緻密な複合構造を形成していることが確認された。また、複
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合膜の保磁力はCo フェライトナノ粒子の保磁力 5.2 kOe に比べ大きく減少したが、磁化(M-H)曲線の振
舞いは Co フェライトナノ粒子と Co 電析膜の磁気特性が分離した振舞いではなく磁気的に単相状の振
舞いを示した。この M-H 曲線は、Co フェライトナノ粒子や Co 電析膜が大きく偏在した領域を持つ複
合膜の M-H曲線の振舞いとは異なるものであった。また、その M-H 曲線は複合膜の Co フェライトナノ
粒子と Co 電析膜の複合割合 Co フェライト：Co = 6：4 を用いて算出した Co フェライトナノ粒子と Co
電析膜の M-H 曲線の単純な和を取った曲線とも大きく異なるものであった。したがって、このようなM-H
曲線の振舞いは、緻密な複合構造の形成により Co フェライトと Co 間に働く磁気相互作用、主に静磁気
相互作用に起因するものである。以上の結果から、Co フェライトナノ粒子と Co 間に静磁気相互作用が
働く Co フェライトナノ粒子と Co の緻密な複合構造の形成が新規手法により可能であることが明らか
となった。 
第4章では、金属磁性ナノ粒子を用いた複合磁性膜の形成とその評価について述べている。本章では第3章の
検討を発展させ、新規手法をナノコンポジット磁石形成手法への応用を目指した検討を行った。ナノコン
ポジット磁石とは、ソフト磁性体とハード磁性体をナノスケールで複合化することで、両磁性体間に交
換相互作用を働かせることで高性能永久磁石を実現するものである。新規手法をナノコンポジット磁石
形成へ応用するためには、交換相互作用の働き易い金属磁性ナノ粒子を利用することが望まれる。しかしな
がら、新規手法による金属ナノ粒子を用いた複合磁性膜の形成には、電気泳動堆積プロセスでのナノ粒子の表
面電位の制御に難点がある。本研究では、金属ナノ粒子の表面電位を制御する方法として帯電性表面修飾剤を利
用することを考え、本章では表面修飾技術を利用した金属ナノ粒子を用いた複合磁性膜の形成の検討として、Au
ナノ粒子(10 nm)とCo電析膜からなる複合磁性膜の試作とその評価を行った。Au ナノ粒子電気泳動堆積膜
の SEM 観察結果より電気泳動堆積法による Au ナノ粒子の堆積が確認され、複合磁性膜のTEM観察結
果より Au ナノ粒子と Co からなるグラニュラー構造のような複合構造の形成が確認された。これにより、
表面修飾技術を応用することで金属ナノ粒子を用いた複合膜の新規手法による形成が可能であることが示
された。また本章では、ナノコンポジット磁石形成を考慮した材料を選択した複合磁性膜形成に関する検
討として、Fe-Co ナノ粒子(15 nm)と L10 Fe-Pt電析膜からなる複合磁性膜の試作とその評価を行った。
作製した熱処理後の複合膜断面を走査透過電子顕微鏡(STEM)により観察した結果、Fe-Co ナノ粒子と L10 
Fe-Ptマトリクスからなる複合構造が確認された。一方で、Fe-Pt電析膜を fcc 構造から L10構造へ規則
化するために行う高温熱処理プロセス中に Fe-Co ナノ粒子と Fe-Pt の相互原子拡散が生じ、(Fe,Co)Pt
相や(Fe,Co)3Pt 相などが膜中に形成していることが断面分析結果より予想された。また、複合膜の M-H
曲線は磁気的に単相状の振舞いを示し、L10 Fe-Pt 中に Fe-Co ナノ粒子が緻密に分散した構造が形成さ
れていることが示唆された。そして、複合磁性膜に働く磁気相互作用の評価を δmプロットにより行っ
た結果、複合膜の δmプロットは複合膜の保磁力よりも小さい外部磁界では交換相互作用が支配的に働
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いていることを意味する正値を示し、保磁力よりも大きい外部磁界では静磁気相互作用が支配的に働い
ていることを意味する負値を示した。このような δm プロットの振舞いは、これまでに報告されるナノ
コンポジット磁石のものと同様の傾向である。これにより、Fe-Co ナノ粒子と L10 Fe-Pt間に交換相互
作用が働いていることが確認された。以上の結果から、交換相互作用が働く金属磁性ナノ粒子と磁性金属電
析膜からなる緻密な複合構造の形成が新規手法により可能であることが明らかとなった。一方で、Fe-Co ナノ粒
子の複合割合の増加に伴い、複合膜の最大エネルギー積(BH)max は減少する傾向を示しており、優れた磁気特
性を実現するためには、電気泳動堆積条件や電析条件、熱処理条件などの形成プロセスをさらに改善する必要が
ある。 
第5章は本論文の結論である。 
以上本論文では、本研究で提案したナノ構造複合材料の新規形成手法の有用性が実験的に実証された。また、
新規手法により形成した酸化物・金属材料からなる複合磁性材料において、緻密な複合構造の実現による磁気相
互作用(静磁気相互作用・交換相互作用)の働きを明確にした。このような形成手法は、急冷法やスパッタ法など
の従来の手法では実現できなかった磁性材料の新規開発に大きく貢献するものであると考えられる。 
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